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Institut fiir Strahlentechnologie der Bundesforschungsanstalt fiir Lebensmittelfrischhaltung Karlsruhe

Die Gesamt-Alpha-Aktivititsbestimmung in Lebensmitteln

Von O. Frindik

Einleitung

Die Radioaktivitdt unserer Lebensmittel wird durch das
ywohlorganisierte MeBstellennetz in der BRD routine-
‘méBig liberwacht und die Ergebnisse dieser Uberwachung
werden jdhrlich verdffentlicht!). Im Vordergrund derarti-
ger Untersuchungen standen bisher 137Cs, 9°Sr und andere
gamma- und betastrahlende Nuklide des ,fallout“ von
Atombomben-Testexplosionen. Die vermehrte Installierung
kerntechnischer Anlagen in der BRD 148t auch eine ver-
stirkte Umweltiiberwachung auf Alphastrahler als wiin-
schenswert erscheinen.

Der vorliegende Beitrag soll einen Uberblick iiber den
derzeitigen Gesamt-Alphaaktivitdtspegel in den wichtig-
sten Lebensmitteln verschaffen. Derartige MeBwerte wur-
den in der BRD bisher fast nicht verdffentlicht.

Material und Methode

Handelsiibliche Lebensmittel sowie tdgliche Gesamtratio-
nen von freiwilligen Versuchspersonen wurden bei 400° C
Ofentemperatur verascht?). Pflanzliches Material wurde,
wie in Kiichen {iblich, gereinigt und der eBbare Anteil
nach dem Wiegen ebenso verascht. Die Bodenproben wur-
den 4 Stunden lang bei 500° C behandelt. Die Veraschung
ist zur Anreicherung des Mineralstoffgehaltes unumging-
lich. Wenn nur getrocknet und anschlieBend vermahlen
wird 3), bleiben die Mineralstoffe durch die noch vorhan-
dene organische Matrix zu sehr verdiinnt. Diese Methode
ist nur dann sinnvoll, wenn auch solche Alphanuklide er-
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faBt werden sollen, die in der Hitze fliichtig sind, und
wenn hohere Aktivitdten erwartet werden, die auch ohne
Veraschung gemessen werden konnen. Pflanzliches Mate-
rial muB gewaschen werden, da an der Oberflidche haften-
der Staub und an unterirdischen Pflanzenteilen haftende
Erde meist eine erheblich hohere Aktivtidt besitzen als
die Pflanzenteile selbst und die MeBergebnisse so ver-
falscht werden koénnen.

Die rohen Aschen wurden wegen der Abhéngigkeit der
Radioaktivitdtsbestimmung von der KorngréBe zerrieben
und durch ein 0,315 mm-Sieb gegeben. Das gesiebte Ma-
terial wurde in Zihlschalen mit einer Fléche von 26,9 cm?
in sdttigungsdicker Schicht verteilt und im fensterlosen
MethandurchfluBzéhler, Bauart FH 51, gemessen. Die Me3-
zeiten richten sich bei einem Untergrund von 1,4 bis 2,8
Imp/h nach allgemein gebréduchlichen Formeln 4 5). Als
Nullwertpridparat diente eine sorgfidltig dekontaminierte
Hochdruckpolyédthylenscheibe in der Z#hlschale.

Die sittigungsdicke Schicht ist bei Alphastrahlen je nach
Reichweite bzw. Energie bereits bei 5€ oder sogar
1 mg/ecm 2 7) Asche erreicht. Da bei der Gesamt-Aphames-
sung in unendlicher Schichtdicke nur die spezifische Ober-
flachenaktivitidt gemessen wird, wurde eine Flachenbele-
gung von 30 bis 50 mg/cm? angewendet.

Die Eichung der Aktivitdtsmessung wurde mit Hilfe der
Additionsmethode vorgenommen. Diverse Aschen von Ein-
zellebensmitteln und von Gesamtnahrung wurden mit
triagerfreier Plutonium-239-Eichlosung homogen vermengt,
gut getrocknet und zerrieben. Pu-239 wurde gewihlt, da

DEUTSCHE LEBENSMITTEL-RUNDSCHAU l 69. Jahrg. | Heft 10 l 1973



w o~ oo
Y

pCi/kg Frischgewicht

FaRE, = AP oy
Lovn e oy

Dezember 1971 Januar 1972 Februar 1972 l

Abb. 1
Zeitlicher Verlauf der Gesamtalphaktivitidt von Griinkohl
(Berechnet aus der Ascheaktivitét).
.

die sonst {iblichen Uranstandards zu einer Kontamination
des Zéhlerinnenraumes fiihren und da dieser fast mono-
energetische (5,15 bis 5,10 MeV, insges. 100 %) und lang-
lebige Alpahstrahler ziemlich in der Mitte des Energie-
bereiches (4,0 bis 6,3 MeV) der in der 1. Strahlenschutz-
verordnung aufgefiihrten Alphastrahler liegt. Durch die
Verwendung der Lebensmittelaschen fiir Eichzwecke ent-
fallt eine Korrektur fir die Aktivitdtsbestimmung., Kor-
rekturen, wie sie in verschiedenen Arbeiten vorgeschlagen
werden 4 8) sind wegen der unbekannten Zusammenset-
zung der Lebensmittelaschen und der Alpha-Radionuklide
hier nicht zu empfehlen. Die Bestimmung des Zihlerwir-
kungsgrades, bis auf Kontrollmessungen, und die des
Selbstabsorptionskoeffizienten ist nicht erforderlich. Durch
die Additionseichung wurde ein ausreichend enges Biindel
an Eichgeraden erhalten, dessen mittlere Steigung

A+ f
B g — P =* fp)

m = = 0.36 * 0,092 pCi - h/g Asche

(€3]

betrug, wobei A die pro g Asche zugefiihrte Plutonium-
aktivitdt in pCi (bei unseren Messungen z. B. 2,5 pCi/g

Asche), B die Bruttostundenimpulsrate des Plutonium-
Asche-Standards (z. B. 14 Imp/h) und P die Bruttostun-
denimpulsrate (z. B. 7 Imp/h) derselben Asche vor der
Zugabe von Pu-239 bedeuten. Die angegebene Streuung
von 25 % beinhaltet alle erfaBbaren Fehler und liegt weit
unter den Probenaktivitdtsschwankungen. Die Aktivitits-
berechnung vereinfacht sich somit auf

x = (0,36 + 0,092) [(P * fp) — (U * fy)] pCi/g Asche 2)
wobei U die Stundenimpulsrate des Untergrundes und f
(mit Indices) die jeweilige Streuung bedeuten.

Eine pauschale Angabe der Nachweisgrenze kann bei nied-
rigen Aktivitdten wie in der vorliegenden Arbeit nicht
gegeben werden. Im Einzelfall kann man durch Vergleich
des verdoppelten MeBfehlers mit dem Mittelwert die
Nachweisgrenze abschitzen. In vielen Féllen bleibt der
MeBeffekt unter der Nachweisgrenze.

Ergebnisse und Diskussion

Die in den Lebensmitteln vorkommenden Alphastrah-
ler stammen zum allergréBten Teil aus den natiir-
lichen Uran- und Thoriumzerfallsreihen. Das Vor-
kommen von Uran %14), Thorium 15 16), Radium 17-25),
Radioblei 26-29) und Polonium 30-36) in Lebensmitteln,
um nur die wichtigsten Glieder dieser Reihe zu nen-
nen, ist wohl bekannt.

AnteilméBig ist Polonium-210 der Haupttridger der
Alphastrahlenbelastung. Polonium-210 37-39) ist je nach
Veraschungsbedingungen bereits bei 100° C fliichtig
und bei 900° C fast vollstindig aus der Asche ver-
schwunden. Der Verlust des Poloniums bei der Trok-
kenveraschung (im Veraschungsgut werden bis zu
650° C erreicht) ist uns bewuBt, jedoch ist im Hinblick
auf die Ermittlung einer Kontamination von Lebens-
mitteln mit kiinstlichen Alphastrahlern Polonium von
geringem Interesse. Andere Alphanuklide, insbeson-

Tabelle 1

Gesamt-Alphaaktivitit von Einzellebensmittelaschen sowie daraus berechnete Aktivitdt pro kg Frischgewicht. Die
Angaben stellen EinzelmeBwerte mit der Standardabweichung, inklusive MefBfehler, nach Poisson dar.

Ascheaktivtat Aktivitdt in
Probe Herkunft (Jahr) in pCi/g __g:ésche— pCi/kg Frischgew.
+ Standardabw. kg Frischgew. + Standardabw.

Rinderleber Linkenheim (1973) 0,23 0,16 32,8 7.5 -£52
Rindfleisch Linkenheim (1973) 0,73 £ 0,28 15,2 11,1 *+43
Rindfleisch Karlsruhe (1972) 0,26 * 0,17 13,4 3,5 23
Kartoffeln Mindelaltheim (1971) 0,51 * 0,22 6,38 33 +14
Kartoffeln Hambach/Jiilich (1971) 0,87 £ 0,36 9,90 86 13,6
Kartoffeln Michelbach/Aschaffen- 0,40 * 0,28 4,37 1,7 +1,2

burg (1971)
Kartoffeln Liedolsheim (1971) * 0,58 +0,24 4,45 2,6 1,1
Kartoffeln Neunburg vorm Wald 0,52 + 0,21 11,9 ' 62 25

(1971)
Kartoffeln Neunburg vorm Wald 0,73 £ 0,32 10,5 71 13,4

(1971)
Kartoffeln Niistenbach (1971) 0,03 + 0,26 10,6 0,32 +2,8
Spargel Liedolsheim (1972) 1,45 + 0,44 5,77 84 t25
Weizen Eggenstein (1971) 0,71 + 0,32 16,3 116 *+5,2
‘Weizen Eggenstein (1972) 1,09 *+0,32 13,9 151 +44
Apfel Eislingen (1971) 0,73 + 0,27 3,06 2,2 *0,83
Apfel Niistenbach (1971) 0,04 £ 0,23 3,48 0,14 + 0,80
Apfel Liedolsheim (1971) 1,05 + 0,38 2,88 30 1,1
Apfel Landau/Pfalz (1972) 0,35 * 0,18 2,96 1,04 + 0,53
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dere die Transurane, sind bei den Veraschungstempe-
raturen nicht fliichtig oder konnen auch mit anderen
Methoden bestimmt werden.

Die in Lebensmitteln ermittelten Aktivitdtswerte sind
in der Tabelle 1 aufgefiihrt. Die Proben wurden so-
wohl in der Nidhe von kerntechnischen Anlagen als
auch in davon entfernten Gebieten gesammelt. Ein
signifikant herausragender Wert ist nicht zu finden,
vielmehr fiigen sich die Ergebnisse in das Allgemein-
bild der Literaturangaben 3> 40: 41) ein, Um Zusammen-
hénge zwischen der Aktivitdt von Béden und auf die-
sen Boden wachsenden Pflanzen zu finden, wurden
Vergleichsmessungen durchgefiihrt. Die MeBergebnisse
sind in Tabelle 2 dargestellt und gestatten folgende
Riickschliisse:

1. Die Parallelitdt zwischen Produkt- und Bodenaschen-
aktivitidt ist offensichtlich.

2. Die Alphaaktivitdt von Kiefernnadeln ist im Kern-
forschungszentrum (KFZ Leopoldshafen) nicht héher
als in weiter entfernten Orten (Karlsdorf 8 km,
Hockenheim 30 km, Bad Bergzabern 35 km).

3.Die Alphaaktivitit von 1 g veraschtem Erdboden
entspricht, zumindest in den untersuchten Proben
aus der Rheinebene bei Karlsruhe, etwa der Asche-
aktivitdt von 1 kg Lebensmitteln. Dies bedeutet, da
1 g Bedenstaub die Alphaaktivitdt von 1 kg gerei-
nigtem Gemiise verdoppeln kann.

s

Um die Abhidngigkeit der Alphaaktivitdt vom Alter
einer Gemiisepflanze zu verfolgen, wurde Griinkohl
vom gleichen Feld tédglich geerntet und untersucht.
Die winterliche Testzeit vom 1. 12. 1971 bis 29. 2. 1972
wurde wegen der stark gedrosselten physiologischen
Tatigkeit der Pflanze gewdihlt. Der dabei gewonnene
Aktivitdtsverlauf ist in der Abbildung 1 dargestellt.
In dem Testzeitraum ist die mittlere Aktivitdt von ca.
7 pCi/kg im Dezember auf ca. 35 pCi/kg in der zweiten
Februarhilfte gestiegen. Die Bodenaktivitidt und deren
Relation zum Bewuchs einerseits und die gekréuselte
Blattform des Griinkohls andererseits 148t eine im

~wesentlichen durch Bodenstaub verursachte Kontami-

nation der Pflanze vermuten. Durch das kiichenméBige
Waschen wurde der iiber einen ldngeren Zeitraum ak-
kumulierte Staub anscheinend nicht vollstindig ent-
fernt.

Um die vom Menschen tédglich tiber die Nahrung auf-
genommene Alphaaktivitdt zu ermitteln, wurde von
vier Testpersonen (A—D) iliber jeweils sieben Tage die
Gesamtnahrung einschlieBlich der Getridnke gesammelt
und tUiber die Aschen die Aktivitit jeder Tagesration
bestimmt. Die Probenahme geschah in der Weise, daf
ein genaues Doppel der verzehrten Mengen abgewo-
gen und zur Analyse aufbewahrt wurde. Die bereits
pro Person gemittelten Ergebnisse sind in der Ta-

Tabelle 2

Gesamtalphaaktivitdt von biologischen Proben, gegeniibergestellt der Bodenaktivitit des Probenahmeortes. Die An-
gaben stellen EinzelmeBwerte mit der Standardabweichung, inklusive MeBfehler, nach Poisson dar.

: . Erdboden des Probenahmeortes
Biologische Proben der biologischen Proben
Asche- Aktivitdt in
Herkunft aktivitdt in g Asche pCi/kg Aktivitdt in | g ,,Asche® | Aktivitdt in
Probe (Jahr) pCilg kg Frisch- | Frischgew. |pCi/g ,Asche s Trocken-| hCi/kg
+ Standard- gew. + Standard- (500° C) erde Trockenerde
abw. abw.
Mischbewuchs | Menzenschwand | 145 + 37,2 24,5 3550 =+ 910 66,6 *+ 17,2 965 64 +17
(1972)
Kiefernnadeln | Bad Bergzabern 13,6 * 3,58 25,5 370 =+ 91 16,3 *+ 4,30 928 15 * 40
(1972)
'Kiefernnadeln | Hockenheim 10,1 * 2,67 18,9 190 + 50 749 £ 2,01 943 7,1 19
(1972)
Kiefernnadeln | Karlsdorf 5,87+ 1,65 19,6 120 + 32 22,0 + 5,81 893 20 * 52
(1972)
Kiefernnadeln | Leopoldshafen 9,02+ 2,35 9,2 83 * 22 16,2 + 4,26 912 15 + 39
: KFZ (1972)
Kiefernnadeln | Leopoldshafen 10,6 £ 2,84 16,4 170 * 47 16,2 + 4,26 912 15 * 3,9
KFZ (1971)
Gras (Rasen) Leopoldshafen 9,09+ 235 25,4 230 * 60 16,2 * 4,26 912 15 * 39
KFZ (1971)
Gras (Rasen) Leopoldshafen 3,33 + 0,927 24,6 82 =+ 23 16,2 + 4,26 912 15 * 3,9
KFZ (1971)
Gras (Rasen) Bellheim 5,60 £ 1,50 25,0 140 * 38
(1971)
Rinderblut Rockenhausen 0,047 + 0,18 13,1 0,6+ 23
(1973)
Rinderblut Karlsruhe 0,38 £ 0,19 13,6 51+ 26
(1972)
Tabak- Staffort 3,35+ 0,91 238 800 *210
Trocken- 1 (1971)
substanz
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Tabelle 3

Pro Tag (d.) und Person (p.) aufgenommene Gesamtnahrung (mit Getrinken) und Gesamt-Alphaaktivitidt der
Aschen. Die Probenahme von den vier Testpersonen (A—D) erfolgte tiiglich iiber sieben Tage.
' (*) nach log-Transformation berechnete Werte.

Gesamtaufnahme Asdhimsnie Gesamtasche-
(mit Getrédnken) in g/d pg Ascheaktivitit in pCi/g aktiv_it:ait in
in kg/d.p. e pCi/d.p.
Egrzleglch- Einzelwerte
. Stan- . Stan- < Stan- ] . mittl. | Mittel- | mittl.
Mlttetl ~ | dard- Mltte%- dard- Mltteé' dard- maximal minimal MeB- wert MeB-
wer abw. WEE abw. wer abw. (Stand.- (Stand.- fehler |Streuung; fehler
Abw.) Abw.)
A 2,74 + 0,48 58,2 + 25,5 0,58 + 0,22 0,33 0,20 + 0,090 34 +5,2
(£0,29) (£0,12) (£20 )
B 2,568 + 0,60 27,8 + 6,8 0,62 + 0,40 1,2 0,18 + 0,094 17 +2,6
. (£ 0,36) (£ 0,15) (12 )
C 2,18 + 0,62 21,3 + 44 0,36 +0,45 1,30 0,00 + 0,079 7,7 +1,7
(% 0,40) (% 0,09) * 9,7
D 203 | *025 | 211 + 23| 082 | £017 0,53 0,04 | *0,066 68 | +14
(£ 0,21) (£ 0,14) * 3,7
Gesamt- 2,32% + 0,62* 28,1* + 17,5% 0,47 + 0,34 1,30 0,00 + 0,041 132 | +1,2
mittel — 0,49* —10,8* (% 0,40) (% 0,09) (+ 12,6)*
(— 10,8)*

belle 3 dargestellt. Die Mittelwerte sind aus den je-
weiligen Tageswerten berechnet worden. Die mit (*)
gekennzeichneten Werte sind wegen der unsymmetri-
schen Verteilung nach der logarithmischen Transfor-
mation berechnet worden, ebenso die dazugehdrenden
Standardabweichungen.

Aus den Untersuchungen ergab sich damit, daB die
Gesamt-Alphaaktivitdt der wichtigsten Einzellebens-
mittelaschen im Mittel 0,60 + 0,38 pCi/g, die der Ge-
samtnahrung mit Getrénken 0,47 * 0,34 pCi/g betrigt.
Aus der Ascheaktivitit wurde die auf das kg Frisch-
gewicht (eBbarer Anteil) bezogene Aktivitit von Ein-
zellebensmitteln berechnet. Sie betridgt im Mittel 5,5
* 4,4 pCi. 1 kg Gesamtnahrung enthilt im Mittel 5,7
% 5,0 pCi. In der Rheinebene bei Karlsruhe betrigt
das Aktivitdtsverhédltnis von 1 g veraschtem Erd-
boden zu 1 g Lebensmittelasche im Mittel 15,5/0,74 =
21. Ein erhéhter Alphaaktivitidtspegel von biologischen
Proben aus der N&he von kerntechnischen Anlagen
war nicht festzustellen. Durch regelmiBige Wieder-
holung derartiger Messungen wird sich feststellen las-
sen, ob die Alphaaktivitdt von biologischem Material,
das aus der Nihe kerntechnischer Anlagen stammt, zu-
nimmt.

Zusammenfassung

Die Gesamt-Alphaaktivitdt von Lebensmitteln wurde iiber
die Aktivitat der Aschen dieser Lebensmittel ermittelt. In
Einzellebensmitteln und in Gesamtnahrung wurde eine
Alphaaktivitdt von 5 bis 6 pCi/kg gefunden. Veraschte
Bodenproben aus der Karlsruher Rheinebene wiesen im
Mittel um den Faktor 21 hohere Aktivitdten als Lebens-
mittelaschen entsprechender Herkunft auf. Ein erhéhter
Alphaaktivitdtspegel von biologischen Proben aus der
Nihe kerntechnischer Anlagen war nicht festzustellen.

Summary

The total alpha activity of foodstuffs was determined
from the activity of the ashes. In individual foodstuffs
and in complete daily rations an alpha activity of 5 to
6 pCi/kg was found. Ashed soil samples from the Rhine
valley near Karlsruhe in the average gave higher activities
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by a factor of 21 than ashes of food from the same region.
No increase of alpha activity was found in biological
samples near nuclear installations.

Résumé

On a déterminé l’activité alpha globale de produits ali-
mentaires a partir de P’activité des cendres de ces produits
alimentaires. Dans certains produits alimentaires et dans
des rations journaliéres complétes, on a trouvé une activité
alpha de 5 a 6 pCi/kg. Des échantillons de terre réduite en
cendres, provenant de la plaine rhénane aux environs de
Karlsruhe, ont présenté des activités supérieures en
moyennne d’un facteur 21 3 celles des cendres de produits
alimentaires provenant de la méme région. On n’a pas
décelé de niveau d’activité alpha supérieur dans les échan-
tillons biologiques recueillis au voisinage d’installations
nucléaires.
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